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Patentanspruche 

1 . Verfahren der rektif ikativen Auftrennung von (Meth)acrylmonomere enthaltenden Fluiden 
in einer Rektifikationskoionne, bei dem zum Kopf der Rektifikationskolonne aufsteigen- 
der, (Meth)acrylmonomere enthaltender, Bruden unter Bildung von (Meth)acryimonomere 
enthaltendem Kopfkondensat direkt gekuhlt wird und wobei der Kondensationsraum am 
Kopf der Kolonne vom die trennwirksamen Einbauten enthaltenden Bereich der Rektifika- 
tionskolonne nur durch wenigstens einen Kaminboden abgetrennt ist, von dem gebildetes 
Kopfkondensat aus der Rektifikationskolonne entnommen wird, dadurch gekennzeichnet, 
dass die direkte Kuhlung des Bruden im Kondensationsraum in wenigstens zwei, vom 
Bruden durchstromten, raumlich aufeinanderfolgenden Spruhzonen durch Verspruhen 
von unterkuhltem, Polymerisationsinhibitor zugesetzt enthaltendem, Kopfkondensat er- 
folgt, wobei die Temperatur des verspruhten unterkuhlten Kopfkondensats in Stromungs- 
richtung des Bruden von Spruhzone zu Spruhzone kleiner wird. 

2. Verfahren nach Anspruch 1 , dadurch gekennzeichnet, dass eine Spruhzone uber ringfor- 
mig angebrachte Spruhdusen versorgt wird. 

3. Verfahren nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, dass es sich bei den Spruhdusen 
urn Vollkegelspruhdusen handelt, deren Offnungswinkel 60° bis 180° betragt. 

4. Verfahren nach Anspruch 3, dadurch gekennzeichnet, dass der Offnungswinkel 90° bis 
120° betragt. 

5. Verfahren nach Anspruch 3 Oder 4, dadurch gekennzeichnet, dass sich die Spruhkegel 
ein und derselben Spruhzone uberlappen. 

6. Verfahren nach einem der Anspruche 3 bis 5, dadurch gekennzeichnet, dass sich die 
Spruhkegel von raumlich aufeinanderfolgenden Spruhzonen nicht uberlappen. 

7. Verfahren nach einem der Anspruche 3 bis 6, dadurch gekennzeichnet, dass sich die 
Spruhkegel von raumlich aufeinanderfolgenden Spruhzonen gerade beruhren. 

8. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet, dass die Rektifi- 
kationskolonne von einem molekularen Sauerstoff enthaltenden Gas durchstromt wird. 

9. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 8, dadurch gekennzeichnet, dass der Kon- 
densationsraum eine Abgasableitung aufweist. 
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10. Verfahren nach Anspruch 9, dadurch gekennzeichnet, dass der Kondensationsraum ein 
Leerrohr ist, das sich zur Abgasableitung hin konisch verjungt. 

1 1 . Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 1 0, dadurch gekennzeichnet, dass der Ka- 
5 minboden ein allseitiges Gefalle zur Innenwand der Kondensationsraumes aufweist. 

12. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 1 1 , dadurch gekennzeichnet, dass Kamin und 
Kaminboden gegen den trennwirksame Einbauten enthaltenden Abschnitt der Rektifikati- 
onskolonne thermisch isoliert ausgefuhrt sind. 

10 

13. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 12, dadurch gekennzeichnet, dass Kamin und 
Kaminboden doppelwandig ausgefuhrt sind. 

14. Verfahren nach Anspruch 13, dadurch gekennzeichnet, dass auf der oberen Flache der 
15 * unteren der beiden Wande eine Begleitheizung angebracht ist. 

15. Rektifikationskolonne umfassend einen trennwirksame Einbauten enthaltenen Abschnitt, 
der nach oben durch wenigstens einen Kaminboden abgeschlossen und in einen Spruh- 
kondensator mit wenigstens zwei Spruhzonen fortgefuhrt wird. 
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Verfahren der rektifikativen Auftrennung von (Meth)acrylmonomere enthaltenden Fluiden 



Beschreibung 



5 Vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren der rektifikativen Auftrennung von 

(Meth)acrylmonomere enthaltenden Fluiden in einer Rektifikationskolonne, bei dem zum Kopf 
der Rektifikationskolonne aufsteigender, (Meth)acrylmonomere enthaltender, Bruden unter Bil- 
dung von (Meth)acrylmonomere enthaltendem Kopfkondensat direkt gekuhlt wird und wobei der 
Kondensationsraum am Kopf der Kolonne vom die trennwirksamen Einbauten enthaltenden 
10 Bereich der Rektifikationskolonne nur durch wenigstens einen Kaminboden abgetrennt ist, von 
dem gebildetes Kopfkondensat aus der Rektifikationskolonne entnommen wird. 

Die Schreibweise „(Meth)acrylmonomere M steht in dieser Schrift verkurzend fur „Acrylmonomere 
und/oder Methacrylmonomere". 



Der Begriff „Acrylmonomere" steht in dieser Schrift verkurzend fur „Acrolein, Acrylsaure 
und/oder Ester der Acrylsaure". 



Der Begriff „Methacry!monomere" steht in dieser Schrift verkurzend fur „Methacrolein, &/tethac- 
20 rylsaure und/oder Ester der Methacrylsaure". 

. c 

Im besonderen sollen die in dieser Schrift angesprochenen (Meth)acrylmonomeren die nachfol- 
genden (Meth)acrylsaureester umfassen: Hydroxyethylacrylat, Hydroxyethylmethacrylat, Hydro- 
xypropylacrylat, Hydroxypropylmethacrylat, Glycidylacrylat, Glycidylmethacrylat, Methylacrylat, 
25 Methylmethacrylat, n-Butylacrylat, iso-Butylacrylat, iso-Butylmethacrylat, n-Butylmethacrylat, 
tert.-Butylacrylat, tert.-Butylmethacrylat, Ethylacrylat, Ethylmethacrylat, 2-Ethylhexylacrylat, 2- 
Ethylhexylmethacrylat, N,N-Dimethylaminoethylacrylat und N,N-Dimethylaminoethylmethacrylat. 

(Meth)acrylmonomere sind wichtige Ausgangsverbindungen zur Herstellung von Polymerisaten, 
30 die z.B. als Klebstoffe Verwendung finden. 



(Meth)acrolein und (Meth)acrylsaure wird groBtechnisch ubenwiegend durch katalytische Gas- 
phasenoxidation geeigneter C 3 -/C 4 -Vorlauferverbindungen (oder von Vorlauferverbindungen 
dieser Vorlauferverbindungen), insbesondere von Propen und Propan im Fall von Acrolein und 
35 Acrylsaure bzw. von iso-Buten und iso-Butan im Fall der Methacrylsaure und des Methacroleins, 
hergestellt. Neben Propen, Propan, iso-Buten und iso-Butan eignen sich als Ausgangsstoffe 
jedoch auch andere 3 bzw. 4 Kohlenstoffatome enthaltende Verbindungen, beispielsweise iso- 
Butanol, n-Propanol oder der Methylether von iso-Butanol (als C 4 -Vorlaufer). (Meth)acrylsaure 
kann auch aus (Meth)acrolein erzeugt werden. 
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Dabei wird normalerweise ein Produktgasgemisch erhalten, aus dem die (Meth)acrylsaure bzw. 
das (Meth)acrolein abgetrennt werden muf3. 

5 Diese Abtrennung wird in der Regel so durchgefuhrt, dass die (Meth)acrylsaure bzw. das 
(Meth)acrolein durch Absorption in ein Losungsmittel (z.B. Wasser oder ein organisches L6- 
sungsmittel) oder durch fraktionierende Kondensation des Produktgasgemisches zunachst 
grundabgetrennt und das dabei anfailende Kondensat bzw. Absorbat nachfolgend rektifikativ (in 
der Regel in mehreren Stufen) unter Erhalt von mehr oder weniger reiner (Meth)acrylsaure bzw. 

10 (Meth)acrolein aufgetrennt wird (vgl. z.B. EP-A 717019, EP-A 1 125912, EP-A 982289, EP- 

A 982287, DE-A 19606877, DE-A 1011527, DE-A 10224341 und DE-A 10218419). Die vorste- 
hend angesprochene fraktionierende Kondensation soil in dieser Schrift auch als unter den Beg- 
riff der Rektifikation fallend betrachtet werden. Sie unterscheidet sich von der herkommlichen 
Rektifikation lediglich dadurch, dass das aufzutrennende Gemisch der Trennkolonne (der Rekti- 

15 fikationskolonne) gasformig (d.h. vollstandig in die Dampfform uberfuhrt) zugefuhrt wird. Der in 
dieser Schrift verwendete Begriff Fluide soli deshalb sowohl Flussigkeiten als auch Gasgemi- 
sche umfassen. 

Ester der (Meth)acrylsaure sind z.B. durch direkte Umsetzung von (Meth)acrylsaure und/oder 
20 (Meth)acrolein mit den entsprechenden Alkoholen erhaltlich. Allerdings fallen auch in diesem 
Fall zunachst Produktgasgemische an, aus denen die (Meth)acrylsaureester z.B. rektifikativ 
abgetrennt werden mussen. 

Die vorstehend angesprochenen, (Meth)acrylmonomere enthaltenden und rektifikativ zu bear- 
25 beitenden Fluide bzw. Flussigkeiten konnen die (Meth)acrylmonomere sowohl in mehr oder 
weniger reiner Form als auch in Losung befindlich enthalten. 

Das Losungsmittel kann dabei sowohl wassrig als auch ein organisches Losungsmittel sein. Die 
spezifische Art des Ldsungsmittels ist erfindungsgemaG im wesentlichen unbeachtlich. Der Ge- 
30 halt an (Meth)acrylmonomeren kann > 2 Gew.-%, oder > 5 Gew.-%, oder > 10 Gew.-%, oder > 
20 Gew.-%, oder > 40 Gew.-%, oder > 60 Gew.-%, oder > 80 Gew.-%, oder > 90 Gew.-%, oder 
> 95 Gew.-%, oder > 99 Gew.-% betragen. 

Die rektifikative Auftrennung der beschriebenen (Meth)acrylmonomere enthaltenden Fluide bzw. 
35 Flussigkeiten kann je nach ihrer Zusammensetzung sowohl so erfolgen, dass sich die 

(Meth)acrylmonomere am Kopf der Rektifikationskolonne anreichern, als auch so, dass sich die 
(Meth)acrylmonomere im Sumpf der Rektifikationskolonne anreichern. Selbstredend konnen 



BASF-Aktiengesellschaft 



20020643 



PF 54219 DE 




3 

auch im oberen, unteren Oder mittleren Teil der Rektifikationskolonne die (Meth)acrylmonomere 
angereichert enthaltenden Fraktionen entnommen werden. 

In im wesentlichen alien vorgenannten Fallen besteht die Notwendigkeit, zum Kopf der Rektifika- 
5 tionskolonne aufsteigenden, mehr oder weniger (Meth)acrylmonomere enthaltenden, Bruden 
unter Bildung von (Meth)acrylmonomere enthaltendem Kopfkondensat zu kuhlen. Vorstehendes 
gilt insbesondere dann, wenn das rektifikative Trennverfahren so betrieben wird, dass sich die 
(Meth)acrylmonomere am Kopf der Rektifikationskolonne anreichern. 

10 Dies ist insofern problembehaftet, als (Meth)acrylmonomere in kondensierter Phase befindlich 
eine erhdhte Neigung zu unerwunschter Polymerisation aufweisen. Infolge dieses Sachverhalts 
ist das Auftreten von an Polymerisationsinhibitor freiem, (Meth)acrylmonomere enthaltendem, 
Kondensat in Rektifikationskolonnen zu vermeiden. 

So empfiehlt z.B. die DE-A 2027655 fur dieses Problemfeld die stete Benetzung kritischer Bau- 
teile der Rektifikationskolonne mit polymerisationsinhibiertem Rucklauf. Die EP-A 1044957 be- 
schreibt in entsprechender Weise spezifische Dusen, mittels derer Bauteile einer Rektifikations- 
kolonne mit Polymerisationsinhibitor enthaltender Losung bespruht werden. Die DE-A 2246480 
empfiehlt dagegen als Problemlosung neuralgische Kolonnenbauteile zu uberhitzen, urn auf 
20 selbigen die Bildung von nicht inhibiertem Kondensat zu vermeiden t (da Polymerisationsinhibito- 
ren in der Regel nicht leicht fluchtig sind, ist die Dampfphase innerhalb einer Rektifikationsko- 
lonne normalerweise weitgehend frei an Polymerisationsinhibitor; Kondensatbildung auf Kolon- 
nenbauteilen aus solcher Dampfphase heraus fuhrt somit in naturlicher Weise zu an Polymeri- 
sationsinhibitor freiem Kondensat, dessen (Meth)acrylmonomere eine erhohte Polymerisations- 
25 neigung aufweisen). 

Nachteilig am Losungsvorschlag der DE-A 2246480 ist, dass er zum Zweck der Brudenkuhlung 
nicht anwendbar ist. 

30 Die EP-A 1034824 empfiehlt die relevante Brudenkuhlung auBerhalb der Rektifikationskolonne 
mittels eines Rohrbundelwarmetauschers durchzufuhren (externe Brudenkuhlung). 

Nachteilig an dieser Losungsvariante ist, dass sie einer gasseitigen Verbindung vom Kolonnen- 
kopf zum Warmetauscher bedarf . Ein solches Brudenrohr weist in der Regel eine erhebliche 
35 Lange auf, da der Warmetauscher aus statischen Grunden normalerweise auf Grund gelagert 
ist. Dies bedingt das Erfordernis, eine unerwunschte Polymerisation auch im Brudenrohr zuver- 
lassig zu unterdrucken. ZweckmaBig wird dazu das Brudenrohr begleitbeheizt, urn im Bruden- 
rohr eine Kondensatbildung weitestgehend auszuschlieBen. Ein weiterer Nachteil der Variante 



B ASF- Aktiengesel I schaft 



20020643 



PF 54219 DE 



I 



5 



gernaB der EP-A 1034824 erwachst dann, wenn der zum^Kopf der Rektifikationskolonne auf- 

k 

steigende Bruden neben (Meth)acrylmonomeren noch BeStandteile enthalt, die nicht oder nur 
bei extrem tiefen Temperaturen kondensieren und den k| ndensationsbereich als Abgas verlas- 
sen. 



Dies ist z.B. dann der Fall, wenn die Rektifikationskolonne mittels eines molekularen Sauerstoff 
enthaltenden Gases durchstromt wird (z.B. mit Luft), unifdie polymerisationsinhibierende Wir- 
kung von molekularem Sauerstoff zu nutzen. Es ist aberauch dann der Fall, wenn in der Rektifi- 
kationskolonne z.B. eine fraktionierende Kondensation von Produktgas einer heterogen kataly- 
10 sierten Gasphasenpartialoxidation von C 3 -/C 4 -Verbindungen durchgefuhrt wird (z.B. gernaB der 
DE-A 19924532 oder gernaB der DE-A 10247240). In diesen Fallen ist es erforderiich, den Anteil 
an kondensierbaren Bestandteilen im Abgas. mogiichst niedrig zu halten (z.B. aus Grunden einer 
erhohten Ausbeute oder aus Umweltgrunden). Eine scharfe Trennung von Abgas und 

\ kondensierbaren Bestandteilen bedarf einer besonders niederen Betriebstemperatur, falls sie 
W > ' 

- ' 15 mittels eines indirekten Warmetauschers (z.B. eines Rohrbundelwarmetauschers) durchgefuhrt 
1 4 . wird. 

Die EP-A 1 097742 empfiehlt ebenfalls eine externe Kuhlung der relevanten Bruden. Sie bietet ^ 
dabei sowohl eine indirekte Kuhlung (z.B. mittels eines Rohrbundelwarmetauschers) als auch ~ 
eine direkte Kuhlung (z.B. durch Eindusen von unterkuhltem Kondensat) in einer von der Rekti- 
* 20 f ikationskolonne raumlich getrennten Kuhlvorrichtung an. Zum Zwepk einer Trennung von Ab- 
gas und zu kondensierenden Bestandteilen (z.B. den (Meth)acrylmonomeren) empfiehlt die EP- - ^ 
A 1 097742 die Nachschaltung eines separaten Nachkuhlers. Nachteilig an der Empfehlung der v 
EP-A 1 097742 ist ebenfalls die Notwendigkeit eines verbindenden Brudenrohres und der Bedarf *s 
eines zusatzlichen Apparates in Form des Nachkuhlers. 

; 25 

Die JP-A 2000/344688 lehrt, die relevante Brudenkuhlung mittels eines in den Kopf der Rektifi- 
kationskolonne integrierten indirekten Warmetauschers durchzufuhren. Dadurch entfallt zwar die 
J & Notwendigkeit eines Brudenrohres, nachteilig an dieser Verfahrensweise ist jedoch, dass die 

Warmetauscheroberflache kontinuierlich mit Polymerisationsinhibitor enthaltendem Kondensat 
30 bespruht werden muB. AuBerdem erfordert auch hier die Indirektheit der Kuhlung fur eine schar- 
fe Abgastrennung besonders niedere Betriebstemperaturen, was energetisch ungunstig ist. 

Die DE-A 10220494 und die DE-A 10200583 offenbaren u.a., die relevante Brudenkuhlung auf 
dem Weg der direkten Kuhlung in den Kopf der Rektifikationskolonne integriert vorzunehmen. 
35 Dabei wird dem Kopf bereich gernaB der DE-A 1 0200583 vorab gebildetes, unterkuhltes und mit 
Polymerisationsinhibitor versetztes Kondensat zugefuhrt. Nachteilig an der Lehre der DE- 
A 10220494 ist, dass nahere Angaben zur konktreten Ausfuhrung einer solchen direkten Kuh- 
lung fehlen. 
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GemaB Ausfuhrungsbeispiel der DE-A 10200583 erfolgt die in den Kolonnenkopf integrierte 
Brudenkondensation mittels zweier hintereinandergeschalteter Dire^ktku^reise (Quenc|ikreise). 



Der erste wird mittels unterkuhltem, zuvor kondensiertem und mit : SSIyr^risationsinh©itor ver- 
5 setztem Kopfkondensat (unterkuhlt meint in dieser Schrift im gegejjenen Zusammenfi&ng stets, 
dass das Kopfkondensat nach seiner Entnahme aus der Rektifikationskolonne auf eine unter- 
halb der Entnahmetemperatur liegende Temperatur gebracht wird, bevor man es zum Zweck 
der Direktkuhlung in die Rektifikationskolonne ruckfuhrt) und der zweite mittels gekuhltem Was- 
ser betrieben. Nachteilig an der Verfahrensweise der DE-A 10200583 ist, dass sie zwei vonein- 
10 ander verschiedene Kuhlmittel anwendet und das bei der wassrigeaDjrektkuhlung anfallende 
wassrige Kondensat einschlieBlich der darin enthaltenen Wertkgm^^enten der Erntsorgung ? , - 
(z.B. in einer Klaranlage) zufuhrt. Fur die DE-A 10256147 gilt dis ; biluglich der Dif\ 10220494 
Gesagte. : ~ ~ ~" * 

15 Die Aufgabe der vorliegenden Erfindung besteht daher darin, ein verbessertes Verfahren der 
rektifikativen Auftrennung von (Meth)acrylmonomere enthaltenden Fluiden in einer Rektifikati- 
onskolonne, bei dem zum Kopf der Rektifikationskolonne aufsteigender, (Meth)acrylmonomere 
enthaltender, Bruden unter Bildung von (Meth)acrylmonomere enthaltendem Kopfkondensat 
direkt gekuhlt wird und wobei der Kondensationsraum am Kopf "der Kolonne vdnj die trennwirk- 
20 samen Einbauten enthaltenden Bereich der Rektifikationskol^Tne^nur durch wenigsfens einen 
Kaminboden abgetrennt ist, von dem gebildetes Kopfkondensat aus der RektilikationsKolonne . 
entnommen wird, zur Verfugung zu stellen. 

DemgemaG wurde ein Verfahren der rektifikativen Auftrennung von (Meth)acrylmonomere ent- 
25 haltenden Fluiden in einer Rektifikationskolonne, bei dem zum Kopf der Rektifikationskolonne 
aufsteigender, (Meth)acrylmonomere enthaltender, Bruden unter Bildung von 
v v (Meth)acrylmonomere enthaltendem Kopfkondensat direkt*ge£Qhlt wird und wobei der Konden- 

^™ sationsraum am Kopf der Kolonne vom die trennwirksame^Binbauten enthaltenden* Bereich der 

Rektifikationskolonne nur durch wenigstens einen Kaminboden abgetrennfist, von^eiem gebilde- 
30 tes Kopfkondensat aus der Rektifikationskolonne entnommen wird, gefunden, das dadurch ge- 
kennzeichnet ist, dass die direkte Kuhlung des Bruden im Kondensationsraum in wenigstens 
zwei, vom Bruden durchstromten, raumlich aufeinanderfolgenden Spruhzonen durch Verspru- 
hen von unterkuhltem, Polymerisationsinhibitor zugesetzt enthaltendem, Kopfkondensat erfolgt, 
wobei die Temperatur des verspruhten unterkuhlten Kopfkondensats in Strom ungsrichtung des 
35 Bruden von Spruhzone zu Spruhzone kleiner wird. 
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Der Vorteil des erfindungsgemaBen Verfahrens beruht darauf, dass zum einen kein Brudenrohr 
erforderlich ist, das Kondensat automatisch polymerisationsinhibiert anfallt und zum anderen die 
Trennung von Abgas in energetisch vergleichsweise gunstiger Weise scharf durchfuhrbar ist. 

5 Fur den trennwirksame Einbauten enthaltenden Abschnitt der erfindungsgemaB zu verwenden- 
den Rektifikationskolonne kommen alle gangigen Typen in Betracht. D.h. t die Rektifikationsko- 
lonne kann z.B. eine Boden-, Fullkorper-, Oder Packungskolonne sein. Selbstredend konnen 
vorgenannte Einbauten auch in gemischter Form angewendet werden. 

10 Als Fullkorperschuttungen konnen z.B. Ringe, Wendeln, Sattelkorper, Raschig-, Intos- oder 
Pallringe, Barrell- oder Intalox-Sattel, Top-Pak oder Geflechte verwendet werden. 

Als trennwirksame Boden kommen z.B. Glockenboden, Siebboden, Ventilboden, Tunnelboden, 
Thormannboden und/oder Dual-Flow-Boden in Betracht. Insbesondere ist das erfindungsgema- 
^15 Be Verfahren anwendbar bei Rektifikationskolonnen, die als trennwirksame Einbauten aus- 
schlieBlich Dual-Flow-Boden enthalten (vgl. z.B. DE-A 10156988, EP-A 1029573 und DE- 
A 10230219). 

Es ist aber auch anwendbar bei Rektifikationskolonnen und -verfahren, deren trennwirfcsamer 
20 Teil gemaB der DE-A 10243625 oder gemaB der DE-A 10247240 gestaltet und dessen Verfah- 
ren wie in diesen Schriften beschrieben durchgefuhrt wird. 

ErfindungsgemaB wesentlich ist, dass der Kondensationsraum beim erfindungsgemaBen Ver- 
fahren unmittelbar auf dem die trennwirksamen Einbauten enthaltenden Teil der Rektifikations- 
25 kolonne aufsitzt, und von diesem nur durch wenigstens einen Kaminboden getrennt ist. Erfin- 
dungsgemaB bevorzugt sind beide Raume nur durch einen Kaminboden voneinander getrennt. 




Kaminseitig fuhrt der wenigstens eine Kaminboden in den Kondensationsraum. Dieser ist in 



seiner einfachsten Ausfuhrungsform ein Leerrohr (d.h., ein an Einbauten im wesentlichen freier 
30 Raum), das zonenweise mit Spruhdosen versehen ist. Der Durchmesser des Leerrohres kann 
groBer oder kleiner als der des Kaminbodens sein. Bevorzugt hat es an der Verbindungsstelle 
denselben Durchmesser wie der Kaminboden. Besonders bevorzugt verengt (verjungt) sich das 
Leerrohr im oberen Abschnitt konisch auf den Durchmesser der Abgasableitung (vgl. Fig. 1). 
GroBtechnisch kann der GroBtdurchmesser des Leerrohres 0,5 bis 5 m, haufig 1 bis 3 m betra- 
35 gen. Die Hohe des Leerrohres betragt groBtechnisch typisch 1 bis 6 m, haufig 2 bis 4 m. Die 
Spruhdusen einer Spruhzone sind normalerweise ringfdrmig im Leerrohr angebracht und wer- 
den bevorzugt uber eine gemeinsame Ringleitung mit der zu verspruhenden Flussigkeit ver- 
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sorgt. Die Anzahl der Spruhdusen pro Ringleitung betragt groBtechnisch in typischer Weise 5 bis 
50, haufig 10 bis 30. 

ErfindungsgemaB bevorzugt uberlappen die Spruhkegel einer Spruhzone horizontal und vertikal 
5 (vgl. Fig. 1), so dass das gesamte Volumen homogen mit Spruhtropfchen beaufschlagt werden 
kann. 

ErfindungsgemaB sind wenigstens zwei ubereinander angeordnete Ringleitungen mit Spruhdu- 
sen erforderlich, wobei die Temperatur der zu verspruhenden Flussigkeit innerhalb der Ringlei- 
10 tungen von unten nach oben abnimmt. In diesem Fall ist es vorteilhaft, wenn sich die Spruhke- 
gel der unterschiedlichen aufeinanderfolgenden Temperaturbereiche nur beruhren und nicht 
uberlappen. Letzteres bedingt eine erhohte Kondensationseffizienz und eine scharfere Trennung 
von Abgas (10). Eine Uberlappung ware demgegenuber von Nachteil. In einer besonderen Aus- 
fuhrungsform des erfindungsgemaBen Verfahrens befindet sich eine letzte Spruhduse unmittel- 
bar unterhalb der Abgasleitung (vgl. Fig. 1 ), sofern Bedarf fur eine solche Abgasleitung besteht. 



Als Zerstauberdusen konnen erfindungsgemaB z.B. solche eingesetzt werden, wie sie die DE- 
A 1 9924533 beschreibt. Derartigen Dusen kann die zu verspruhende Flussigkeit unter Druck 
zugefuhrt werden. Die Zerteilung der zu verspruhenden Fussigkeit kann dabei dadurchferfolgen, 
20 dass sie nach Erreichen einer bestimmten Mindestgeschwindigkeit in der Dusenbohrung ent- 
spannt wird. Ferner konnen fur den erfindungsgemaBen Zweck auch Einstoffdusen wie z.B. 
Drallkammern (Vollkegeldusen) verwendet werden (z.B. von der Fa. DGsen-Schlick GmbH, DE, 
oder von der Sprayring Systems Deutschland GmbH). 

25 ErfindungsgemaB bevorzugt sind die Spruhdusen Vollkegelspruhdusen mit einem Offnungswin- 
kel des Spruhkegels im Bereich von 60° bis 180°, bevorzugt 90° bis 120°. Der sich beim Ver- 
spruhen einstellende Trdpfchendurchmesser ist erfindungsgemaB zweckmaBig ^ 1000 pm. Der 
Durchsatz je Spruhduse betragt in den weiter unten gelegenen Spruhzonen groBtechnisch ty- 
pisch 1 bis 50 m 3 /h, haufig 5 bis 20 m 3 /h. In den weiter oben gelegenen Spruhzonen betragt 

30 diese Menge zweckmaBig 0,1 bis 10 m 3 /h, haufig 0,5 bis 5 m 3 /h. Die mittlere Fluglange der 

Tropfchen (bis sie an die Wand stossen) betragt in den unteren Spruhzonen groBtechnisch ty- 
pisch 0,5 bis 10 m, haufig 1 bis 5 m. In den weiter oben gelegenen Spruhzonen liegen die mittle- 
ren Fluglangen groBtechnisch typisch bei 0,05 bis1 m, haufig bei 0,1 bis 0,5 m. 

35 Die Oberflache des Kondensationsraums oberhalb des Spruhbereichs der letzten Spruhzone 
und die gegebenenfalls bestehende Abgasleitung konnen erfindungsgemaB zweckmaBig be- 
gleitbeheizt werden (5). Dabei sollte die Wandtemperatur 5 bis 10°C oberhalb der Temperatur 
liegen, die das Abgas besitzt, wenn es aus der letzten Spruhzone austritt. 
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Anwendungstechnisch zweckmaBig werden meist 2 bis 3 Spruhzonen angewendet. 

Das durch die direkte Kuhlung anfallende Kondensat wird auf dem Kaminboden gesammelt und 
5 von diesem z.B. uber einen Stutzen mittels einer Pumpe abgezogen. 

Das dem Kaminboden entnommene Kondensat (2) wird teilweise als Rucklauf (6) in den trenn- 
wirksame Einbauten enthaltenden Abschnitt der Rektifikationskolonne ruckgefuhrt, teilweise als 
Zulauf der Spruhdusen (nach Durchlaufen von indirekten Warmetauschern (7), (8) zum Zweck 
10 der Unterkuhlung und Zusatz von Polymerisationsinhibitor (zweckmaBig im Kondensat gelost 
(9))) verwendet und teilweise als Produkt oder Nebenprodukt ausgeschleust (12). 

Der Durchmesser des Kaminbodens entspricht anwendungstechnisch zweckmaBig dem 
Durchmesser des trennwirksamen Abschnitts der Rektifikationskolonne. Er kann aber auch 
15 30 % bis 120 %, Oder 50 % bis 100 % desselben betragen. 

GroBtechnisch typische Kaminbodendurchmesser betragen 0,5 bis 5 m, haufig 1 bis 3 m. 

Bei einem Kaminboden mit nur einem Kamin ist dieser in der Regel mittig auf dem Kaminboden 
20 angebracht. Daruber hinaus hat er zweckmaBig ein (allseitiges) Gefalle vom Kamin zur Leer- 
rohr(Kolonnen)innenwand (dies minimiert die auf dem Kaminboden auflaufende Kondensat- 
menge und verringert die Verweilzeit auf dem Boden). Der dadurch ausgebildete Ringspalt ist 
gleichzeitig die Pumpenvorlage (vgl. Fig. 1 und Fig. 2). 

25 Weist der Kaminboden mehrere Kamine auf, ist eine Kaminanordnung und ein Gefalle des Ka- 
minbodens wie in der DE-A 10159825 beschrieben vorteilhaft. Eine Abdeckhaube auf dem je- 
weiligen Kamin verhindert, dass Kondensat durch den Kamin in den darunter liegenden, die 
trennwirksamen Einbauten enthaltenden, Abschnitt der Rektifikationskolonne gelangt. Erfin- 
dungsgemaB bevorzugt handelt es sich dabei urn Abdeckhauben, wie sie in der DE-A 10159825 

30 beschrieben werden. 

Der Durchmesser eines Kamins betragt in der Regel > 10 % und £ 70 % des Kaminboden- 
durchmessers. Haufig liegt der vorgenannte Prozentsatz im Bereich > 25 % und ^ 50 %. Typi- 
sche Durchmesserwerte bei groBtechnischer Anwendung betragen 0,2 bis 1 ,5 m, haufig 0,5 bis 
35 1,0 m, bei Kaminhohen von 1 bis 3 m, bzw. 1 ,5 bis 2,5 m. 



ErfindungsgemaB bevorzugt sind sowohl die Kamine als auch der Kaminboden gegen den 
trennwirksamen Abschnitt der Rektifikationskolonne thermisch isoliert ausgefuhrt, urn auf der 
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dem trennwirksamen Abschnitt zugewandten Seite unkontrollierte Kondensation zu vermeiden 
bzw. zu mindern. In einfachster Weise sind sie zu diesem Zweck doppelwandig konzipiert. Er- 
f indungsgemaB bevorzugt wird dabei auf der oberen Flache der unteren der beiden Wande des 
Kaminbodens (Ringspalts) eine Begleitheizung (z.B. von einem Warmetrager durchstromte Roh- 
5 re bzw. Schlauche ((15) in Fig. 1) aufgebracht. 

Bevorzugt wird diese Begleitheizung erst nach Inbetriebnahme der Rektifikation eingeschaltet. 

Wie bereits erwahnt, wird der Zulauf zu den Spruhdusen mittels indirekter Warmetauscher un- 
10 terkuhlt. Dazu ist der Einsatz mehrerer in Reihe Oder parallel geschalteter Warmetauscher mog- 
lich. Ublicherweise wird urn 5 bis 25°C unterhalb der Entnahmetemperatur vom Kaminboden 
unterkuhlt. Besteht das Kondensat zu mehr als 90 Gew.-% aus (Meth)acrylmonomeren, wird als 
Kuhlmittel in den Warmetauschern wenigstens teilweise z.B. Flusswasser verwendet. Dabei ist 

^ a es zweckmaBig, einen Sekundarkuhlkreis zwischenzuschalten. Dieser verhindert den Produkt- 

*W 15 austritt in das Kuhlwasser bei Undichtigkeiten der Warmetauscher. 

Bei einer rektifikativen uber Kopf Abtrennung von Acrylsaure oder Methacrylsaure mit einem 
Sauregehalt > 90 Gew.-% im Kondensat und alleiniger Polymerisationsinhibierung mittels 
Hydrochinonmonomethylether (MEHQ) sowie gegebenenfalls durchstromender Luft sind Ablauf- 
20 temperaturen des Kondensats von 40°C zu vermeiden. Der Gehalt an MEHQ im Kondensat 
betragt zweckmaBig 50 bis 250 Gew.ppm. 

ErfindungsgemaB vorteilhaft wird die insgesamt verwendete Menge an Spruhkondensat nach 
seiner Entnahme vom Kaminboden zunachst uber einen ersten indirekten (vorzugsweise mit 
25 Flusswasser betriebenen) Warmetauscher gefuhrt. Davon wird eine erste Teilmenge (3) der 
ersten Spruhzone zugefuhrt und die Restmenge zum Zweck der weiteren Kuhlung einem zwei- 
ten indirekten (vorzugsweise mit Kuhlsole betriebenen) Warmetauscher zugefuhrt, bevor sie 
M^, vollstandig (4) oder teilweise an die zweite Spruhzone weitergeleitet wird etc. (vgl. Fig. 2). 

30 Das erfindungsgemaBe Verfahren ist im Fall aller eingangs dieser Schrift genannten 
(Meth)acrylmonomere anwendbar. 

Es ist insbesondere anwendbar im Fall einer rektifikativen Abtrennung von Acrylsaure aus Acryl- 
saure enthaltenden Gemischen, wie sie die EP-A 717029, die EP-A 839790, die US-A 5482597, 
35 die EP-A 713854, die DE-A 19634614, die US-A 5710329, die EP-A 1 1 10940, die DE- 

A 19853064, die DE-A 4201697, die DE-A 3641996, die EP-A 1033359, die DE-A 10138150, die 
DE-A 10138101 und die EP-A 648732 beschreiben. Das gleiche gilt fur die Verfahren der EP- 
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A 648732, der EP-A 713854, der US-A 5482597, der EP-A 839790, der DE-A 1980962 und der 
DE-A 4335172. 

Alle in dieser Schrift verwendeten numerischen Adressen beziehen sich auf die Figuren 1 und 2. 
5 Die (11) meint das aufzutrennende Gemisch, die (13) meint entnommene Sumpfflussigkeit, die 
nach ihrer indirekten Erwarmung in den unteren Teil der Rektifikationskolonne ruckgefuhrt wird 
und die (14) meint ausgeschleuste Schwersieder, die in der Regel einer thermischen Ruckspal- 
tung zugefuhrt werden. 

10 Der Gehalt an (Meth)acrylmonomeren der erfindungsgemaB aufzutrennenden 

(Meth)acrylmonomere enthaltenden fluiden Gemische kann die eingangs dieser Schrift genann- 
ten Werte aufweisen. 

A!s Polymerisationsinhibitoren kommen alle im Stand der Technik bekannten in Betracht. Typi- 
15 sche Vertreter solcher Polymerisationsinhibitoren sind Phenothiazin, 4-Methoxyphenol und 4- 
Hydroxy-2,2,6,6-tetramethylpiperidin-N-oxyl. 

Die im einzelnen fur die jeweilige Spruhzonen anzuwendenden Temperaturen kann der Fach- 
mann fur das jeweilige spezifische Trennproblem anhand weniger Versuche ermitteln. In der 
20 Regel wird man das zu verspruhende Kopfkondensat beim erfindur^gsgemaBen Verfahren ube- 
rinhibiert verspruhen, so dass das resultierende neue Kopfkondensat in ausreichendem Umfang 
Polymerisationsinhibitor enthalt. 

AbschlieBend seien die Vorteile des erfindungsgemaBen Verfahrens nochmals zusammenge- 
25 faBt. Das erfindungsgemaBe Verfahren benotigt kein die Trenneinheit und die Kondensations- 
einheit verbindendes Brudenrohr. Die im anfallenden Kondensat enthaltene Kondensationswar- 
me kann in einem ersten indirekten Warmetauscher in der Regel bei einer vergleichsweise ho- 
hen Temperatur abgefuhrt werden, so dass der Warmetauscher zum Zweck der Unterkuhlung 
des Kondensats meist mit Flusswasser betrieben werden kann (der Entnahmestrom 12 kann 
30 auch vorab des Eintritts des entnommenen Kondensats in den Warmetauscher abgezweigt 
werden). Durch die Anwendung von hintereinandergeschalteten Spruhzonen erfolgt eine kon- 
densative Trennung von Abgas scharf. Der dazu in den hoher gelegenen Spruhzonen benotigte 
Durchsatz an zu verspruhendem Kondensat ist vergleichsweise gering. Dies ist insofern von 
Vorteil, als das in ihnen verspruhte Kondensat zum Erreichen der niederen Kuhltemperaturen 
35 meist in mit Kuhlsolen betriebenen Warmetauschern einer zweiten Kuhlung unterworfen wird. 
Der Solebedarf ist diesbezuglich vergleichsweise klein. Insgesamt ist die erfindungsgemaBe 
Kondensationseinheit somit energetisch gunstig zu betreiben. 
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Zur Durchfuhrung des erfindungsgemaRen Verfahrens bedarf es lediglich einer Rektifikationsko- 
lonne, die einen trennwirksame Einbauten enthaltenden Abschnitt umfasst, der nach oben durch 
wenigstens einen Kaminboden abgeschlossen und in einen Spruhkondensator mit wenigstens 
zwei Spruhzonen fortgefuhrt wird. Der Spruhkondensator steht mit der entsprechenden Anzahl 
an Warmetauschern in Verbindung. 
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Verfahren der rektifikativen Auftrennung von (Meth)acrylmonomere enthaltenden Fluiden 
Zusammenfassung 

5 Verfahren der rektifikativen Auftrennung von (Meth)acrylmonomere enthaltenden Fluiden in ei- 
ner Rektifikationskolonne, bei dem zum Kopf der Rektifikationskolonne aufsteigender, 
(Meth)acrylmonomere enthaltender, Bruden unter Bildung von (Meth)acrylmonomere enthalten- 
dem Kopfkondensat direkt gekuhlt wird und wobei der Kondensationsraum am Kopf der Kolonne 
vom die trennwirksamen Einbauten enthaltenden Bereich der Rektifikationskolonne nur durch 

10 wenigstens einen Kaminboden abgetrennt ist, von dem gebildetes Kopfkondensat aus der Rekti- 
fikationskolonne entnommen wird, dadurch gekennzeichnet, dass die direkte Kuhlung des Bru- 
den im Kondensationsraum in wenigstens zwei, vom Bruden durchstromten, raumlich aufeinan- 
derfolgenden Spruhzonen durch Verspruheri von unterkuhltem, Polymerisationsinhibitor zuge- 
setzt enthaltendem, Kopfkondensat erfolgt, wobei die Temperatur des verspruhten unterkuhlten 

15 Kopfkondensats in Stromungsrichtung des Bruden von Spruhzone zu Spruhzone kleiner wird. 



v) 
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